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@ Verfahren fur den Betrieb von Hochtemperatur-Brennstoffzellen 

In Hochtemperatur-Brennstoffzellen mit lonen teitendem 
Elektrolyten werden Wasserstoff und Sauerstoff unter Er- 
zeugung elektrischer Energie in Wasser umgewandelt. Zur 
Verbesserung des Zellwtrkungsgrades wird dabai der Ka- 
thode der Brennstoffzelle sauerstoff a ngerei chart es Gas 
zugefuhrt, das einem Luftzerleger entstammt, wobei zu des- 
sen Herstellung bevorzugt etn Tieftemperatur- Luftzerleger 
Verwendung findet. 

Des weiteren wird das sauerstoff angereicherte Gas zusam- 
men mit einem C0 2 -haftigen Gas in stochiometrischem 
0 2 /C0 2 - Verhaltnis zugefuhrt. 

Zur Ruckgewinnung der Komponenten 0 2 und C0 2 wird ein 
Teil des Kathodenabgases ruckgef uhrt, wozu es fur die Re- 
gulierung der Brennstoffzellentemperatur, unter Erzeugung 

— von ProzeRdampf, abgekuhlt und mittels HeiSgasgeblase 

f oder Heiftgasverdichter ruckverdichtet wird. 
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Die Erfindung betrifft ein Verfahren ftir den Betrieb 
von Hochtemperatur-Brennstoffzellen mit Ionen leiten- 
dem Elektrolyten, in welchen Wasserstoff und sauer- 
stoffhaltige Ionen unter Erzeugung elektrischer Energie 
zu Wasser umgesetzt werden, wobei der Kathode der 
Brennstoffzelle Sauerstoff in Form eines sauerstoffhalti- 
gen Gases zugef tihrt wird. 

Aus der deutschen Anmeldung P 38 10 113 ist ein 
Verfahren zum Betrieb von Brennstoffzellenanlagen be- 
kannt. Als Einsatz wird darin ein Brenngas vorgesehen, 
beispielsweise Kohlegas aus einer partiellen Oxidation, 
Stadtgas oder Erdgas, welches in einem Synthesegaser- 
zeuger unter Wasserdampfzusatz in ein H2/CO-Synthe- 
segas umgewandelt wird Dieses Synthesegas wird zur 
weiteren Konditionierung einer CO-Konvertierung un- 
terworfen, und das entstehende Fb-Brenngas der Ano- 
denseite der Brennstoffzelle zugeleitet Der Kathode 
wird ein Gemisch aus Kohlendioxid und Luft zugeftihrt. 
An der Kathode bilden sich dabei aus Sauerstoff und 
Kohlendioxid C0 2 ~3-Ionen, die durch den Ionen leiten- 
den Elektrolyten diffundieren und an der Anode mit 
Wasserstoff zu Wasser und Kohlendioxid umgesetzt 
werden. 

Der Stickstoff aus dem Oxidationsmittel Luft bewirkt 
jedoch durch Polarisation eine Blockierung von Teilen 
der Kathode. Dies hat eine Behinderung des Umsatzes 
von CO2 und O2 zu C0 2 ~3-Ionen und damit gleichzeitig 
eine Verminderung des Zellwirkungsgrades zur Folge. 
AuBerdem wird an der Kathode ein Abgas mit nicht 
umgesetzten und anderen, inerten Komponenten abge- 
zogen, von dem ein Teii nach AbkUhlung, Verdichtung 
und Wiederanwarmung zur Kathode zurOckgeleitet 
wird, um die Temperatur der Brennstoffzelle zu regulie 
ren. Bei Verwendung eines CCb-Luftgemisches failt 
dann am Kathodenaustritt ein hauptsachlich Stickstoff 
enthaltendes Abgas an, welches wegen des Kreislaufs 
die kathodenseitig zugefuhrten wirksamen Sauerstoff- 
und Kohlendioxidanteile schon am Kathodeneintritt 
verdiinnt Die notwendige Ausschleusung des Stick- 
stoff s bedingt einen groflen Abgasstrom, mit dem fur 
den ProzeB wertvolles CO2 verlorengeht 

Aufgabe der Erfindung ist es f ein Verfahren zum Be- 
trieb einer Brennstoffzellenanlage bereitzustellen, wel- 
ches die Nachteile des Standes der Technik vermeidet 

Die Erfindung lost diese Aufgabe, indem der Kathode 
der Brennstoffzelle sauerstoffangereichertes Gas zuge- 
fuhrt wird, das einem Luftzerleger entstammt 

Unter einem Luftzerleger sind dabei alle Arten von 
Vorrichtungen zu sehen, mittels derer, beispielsweise 
durch Membran-, Adsorptions- oder Tieftemperatur- 
Technologie, sauerstoffangereichertes Gas gewonnen 
werden kann. 

Vorteilhaft wird dadurch ein stickstoffabgereicherter 
Sauerstoffstrom bereitgestellt, dessen niedriger Stick- 
stoffanteil die Polarisation und damit die Blockierung 
der Kathode weitgehend vermeidet 

Da kein oder wenig Stickstoff ausgeschleust werden 
muB, geht ein weit geringerer Anteil CO2 verloren als 
beim Stand der Technik. 

In Ausgestaltung der Erfindung wird der Brennstoff- 
zelle sauerstoffangereichertes Gas zugefiihrt, welches 
einem Tief temperaturluf tzerleger entstammt 

Gegenuber den weiteren Luftzerlegungsmethoden 
durch Membran- und Adsorptionstechnik wird die Tief- 
temperaturluftzerlegung bevorzugt, da sie im Gegen- 
satz zur Membrantechnik hohe Produktreinheit liefert 
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und auch im Vergleich z!^^Porptionstechnik zur ener- 
getisch giinstigeren Bereitstellung groBer Mengen sau- 
erstoffangereicherten Gases im Stande ist Besonders 
fur groBe Brennstoffzellenanlagen wiegt der Vorteil des 
vergleichsweise geringen spezifischen Energiebedarfs 
Betriebskosten zusammen mit der Verbesserung des 
Zellwirkungsgrades schwerer als die etwas hoheren In- 
vestitionskosten eines Tieftemperaturluftzerlegers. 

Die Erfindung weiterbildend wird der Kathode ein 
sauerstoffangereichertes und ein CC>2-haltiges Gas zu- 
sammen mit stochiometrischem 02/C02-Verhaltnis zu- 
gefuhrt 

Dem sauerstoffangereicherten Gas wird dazu bei- 
spielsweise ein Gasstrom hohen CC>2-Gehaltes zuge- 
mischt, der bei der Aufarbeitung des Anodenabgases 
anfallt Die Erzeugung eines stochiometrischen 
02/C02-Verhaitnisses in dem der Kathode zugefuhrten 
Gas hat den Vorteil, daB auch das Kathodenabgas ein 
stdchiometrisches 02/C02-Verhaitnis aufweist, wo- 
20 durch an der Kathode ideale Umsetzungsverhaltnisse 
geschaffen werden. 

Die Ruckfuhrung von Kathodenabgas vor die Katho- 
de hat den Vorteil, dafl die Brennstoffzelle durch diesen 
Kreislauf gekuhlt werden kann und daB zugleich die 
Ausnutzung von O2 und CO2 steigt, insbesondere bei 
hohem Sauerstoffgehalt im sauerstoffangereicherten 
Gas. Im Extremfall kdnnte fast das ganze Kathodenab- 
gas ruckgefuhrt werden, was minimale CO2- und 
02-Verluste bedeutet 

Des weiteren wird der rOckgefuhrte Teil des Katho- 
denabgases vor seiner Zumischung zum sauerstoffange- 
reicherten Gas mittels HeiBgasverdichter oder HeiB- 
gasgeblase komprimiert 

Das Kathodenabgas besitzt einen geringeren Druck 
als das Gas am Kathodeneintritt. Auch durch den 
Druckverlust bei der Abktihlung des Teilstromes in ei- 
nem Warmetauscher zum Zweck der Kuhlung der 
Brennstoffzelle und durch Druckverluste in den Lei tun- 
gen muB der Teilstrom rOckverdichtet werden. Bei Ver- 
wendung eines herkommlichen Verdichters miiBte das 
Abgas auf dessen niedrige Betriebstemperatur zunachst 
herabgekuhlt und verdichtetes Gas wieder angewarmt 
werden. Dadurch ginge wertvolle Warme verloren. 

Wird dagegen ein HeiBIuftverdichter oder HeiBgas- 
geblase verwendet, entfallt vorteilhaft dieser aufwendi- 
ge Schritt, und daniber hinaus kann die gesamte vom 
Teilstrom abgegebene Warme bei hoher Temperatur 
genutzt werden. 

Die Anwendung des erfindungsgemaBen Verfahrens 
ist nicht auf Brennstoffzellen mit Wasserstoff-Brenngas- 
beschickung beschrankt, sondern wird ebenso vorge- 
schlagen fur Brennstoffzellen mit interner Reformie- 
rung. 

Wie bekannt werden diese Brennstoffzellen mit ei- 
nem Gemisch aus Kohlenwasserstoffeinsatzen, bei- 
spielsweise Erdgas eta, und Wasserdampf beschickt und 
erzeugen im Anodenraum unter Ausnutzung der Brenn- 
stoffzellenwarme den zur Umsetzung notwendigen 
Wasserstoff selbst. 

Das erfindungsgemaBe Verfahren sei weiterhin bei- 
spielhaft an hand der Figur beschrieben. Konzentratio- 
nen sind dabei in Mol-% angegeben. 

Ober Leitung 1 wird ein Wasserstoffbrenngas, das 
einem Dampf reformer mit nachgeschalteter CO-Kon- 
65 vertierung entstammt, der Zusammensetzung 
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63,5% 
4,5% 
1,7% 
13,2% 
17,6% 



mit einem H2-Ruckfuhrungsstrom 2 vermischt Im War- 
metauscher E 1 wird dieser Gemischstrom auf Brenn- 
stoffzellen-Betriebstemperatur von beispielsweise 
600° C erwarmt und der Anodenseite A zugefOhrt Am 
Anodenaustritt fallt ein Anodenabgas 3 an. Dieses wird 
im Warmetauscher E2 abgekuhlt, wobei darin vorhan- 
denes Wasser teilkondensiert. in Abscheider D abge- 
schieden und Uber Leitung 4 abgezogen wird. Das nun 
weitgehend von Wasser befreite Anodenabgas 5 hat 
eine Zusammensetzung von 
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und wird zur weiteren Aufarbeitung einer Wasche W 
zur C02-Entfernung unterworfen. Das von CO2 weitge- 
hend befreite Anodenabgas 6 wird in einer Druckwech- 
seladsorptionsanlage Pzuv Wasserstoffgewinnung wei- 
ter gereinigt Dabei entstehendes Restgas 7 wird der 
Reformerheizung zugeleitet Der in der Druckwechsel- 
adsorptionsanlage gewonnene Wasserstoff wird als 
H2-Ruckfuhrungsstrom 2 auf den Druck des hh-Brenn- 
gases im Verdichter VI ruckverdichtet und dem 
Fh-Brenngas zugemischt. Der Kathodenseite K der 
Brennstoffzelle wird sauerstof fangereichertes Gas 9 zu- 
gefuhrt Dieses wird aus Luft 8 in einem Tieftemperatur- 
luftzerleger Lgewonnen und setzt sich zusammen aus 
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1. Verfahren fur den Betrieb von Hochtemperatur- 
Brennstoffzellen mit Ionen leitendem Elektrolyten, 
in welchen Wasserstoff und sauerstoffhaltige Ionen 
unter Erzeugung elektrischer Energie zu Wasser 
umgesetzt werden, wobei der Kathode der Brenn- 
stoffzelle Sauerstoff in Form eines sauerstoffhalti- 
gen Gases zugefQhrt wird, dadurch gekennzeich- 
net, daQ der Kathode der Brennstoffzelle sauer- 
stoffangereichertes Gas zugefuhrt wird, das einem 
Luftzerleger entstammt. 

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet, daD das sauerstoffangereicherte Gas ei- 
nem Tieftemperaturluftzerleger entstammt. 

3. Verfahren nach den Anspruchen I und 2, dadurch 
gekennzeichnet, daQ der Kathode ein sauerstoffan- 
gereichertes Gas und ein CCh-haltiges Gas mit sto- 
chiometrischem 02/C02-Verhaltnis zugefiihrt wer- 
den. 

4. Verfahren nach den Anspruchen 1 bis 3, dadurch 
gekennzeichnet, daQ der Kathode zusatzlich das 
Kathodenabgas ganz oder teilweise zugefuhrt wird. 

5. Verfahren nach Anspruch 4, dadurch gekenn- 
zeichnet, dafi der ruckgefuhrte Teil des Kathoden- 
abgases vor seiner Ruckfuhrung zur Kathode bei 
hoher Temperatur gekOhlt und mittels HeiBgasver- 
dichter oder HeiBgasgeblase verdichtet wird 



Hierzu 1 Seite(n)Zeichnungen 



Diesem Strom wird vor der Kathode ein CC>2-reiches 45 
Gas, mit einem C02-Gehalt von nahezu 100%. 

C02-Strom 11 entstammt der Desorption R des 
Waschmittels der Wasche W. Nach der Zumischung des 
C02-Stromes wird das sauerstoffangereicherte Gas auf 
den Arbeitsdruck der Brennstoffzelle von beispielswei- 50 
se 8,0 bar im Verdichter V2 verdichtet und in Warme- 
tauscher E 3 etwa auf Brennstoffzellentemperatur ange- 
warmt und mit ruckgefuhrte m Kathodenabgas 13 ver- 
mischt Am Kathodenaustritt wird ein Abgas 10 abgezo- 
gen, von dem ein Teil 12 abgezweigt wird Dieser wird in 55 
Warmetauscher £4 unter Warmenutzung bei hoher 
Temperatur, dh. z.B. unter Erzeugung von ProzeB- 
dampf abgekiihlt und in HeiBverdichter V3 auf den 
Druck der Brennstoffzelle verdichtet, bevor er dem Ka- 
thodeneintrittsgas zugemischt wird In dieser speziellen 60 
AusfQhrungsform kann ein Zellwirkungsgrad von nahe- 
zu 80% erreicht werden. Mit einem kleinen Teilstrom 14 
des Kathodenaustrittsgases werden alle in die Kathode 
eingebrachten Inertgase wie z.B. Argon und Stickstoff 
ausgeschleust Das Restgas 15 des Luftzerlegers L, 65 
Stickstoff, kann anderweitig genutzt werden. 
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